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A b s t r a c t -A p u l s e d t u n a b l e d y e l a s e r i s u s e d , i n c o n j u n c t i o n w i t h s p a t i a l and t e m p o r a l t e c h n i q u e s d e v e l o p e d f o r t h e s t u d y o f pre-breakdown i o n i z a t i o n phenomena, t o p r o v i d e information a b o u t o p t o -g a l v a n l c phenomena i n neon. A s t e a d y -s t a t e weakly i o n i z e d g a s i s examined t h u s e n s u r i n g t h a t l o c a l i s e d s p a c e
c h a r g e e f f e c t s h a v e n e g l i g i b l e i n f l u e n c e . S i g n a l a v e r a g i n g f a c i l i t i e s a r e used t o r e v e a l f i n e s t r u c t u r e i n t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s . T h i s s t r u c t u r e is i d e n t i f i e d w i t h r e s o n a n c e p h o t o n , Ne+ and ~e z i n f l u e n c e s . A p p l i c a t i o n o f t h e t e c h n i q u e s t o N, i s c o n s i d e r e d b r i e f l y .
I -INTRODUCTION A l a r g e v a r i e t y o f e l e c t r i c a l s w i t c h i n g a n d c o n t r o l d e v i c e s r e l y f o r t h e i r s u c c e s s f u l o p e r a t i o n o n t h e complex b e h a v i o u r o f a n i o n i z e d g a s . U n f o r t u n a t e l y t h e c o n s e q u e n c e s o f c o l l i s i o n i n t e r a c t i o n s between t h e n e u t r a l and c h a r g e d p a r t i c l e s themselves and o f each w i t h t h e boundary s u r f a c e s o f t h e d e v i c e are o f t e n e x t r e m e l y s e n s i t i v e t o g a s p u r i t y and s u r f a c e c o n d i t i o n s . It t h e n becomes e x t r e m e l y d i f f i c u l t t o m a i n t a i n s u f f i c i e n t c o n t r o l o f t h e g a s b e h a v i o u r t o e n s u r e a r e p r o d u c i b l e r e s p o n s e when p r e c i s e t h r e s h o l d c o n d i t i o n s a r e p r e s c r i b e d .
I n t h e s e l a b o r a t o r i e s , f o r example, o b s e r v a t i o n s o f t h e c r i t i c a l breakdown v o l t a g e o f low p r e s s u r e n i t r o g e n g a s s u b j e c t e d t o u n i f o r m e l e c t r i c f i e l d s h a v e shown t h a t t h i s c r i t i c a l v o l t a g e can v a r y frorn * 1200 t o 450 v o l t s a s t h e q u a l i t y o f t h e g a s s a m p l e i s p r o g r e s s i v e l y improved. T h e s e d r a m a t i c e f f e c t s h a v e a p p e a r e d d u r i n g e x t e n s i v e i n v e s t i g a t i o n s o f b o t h t h e s p a t i a l and t e t n p o r a l growth o f t h e i o n i z a t i o n i n t h i s / I -& / and o t h e r g a s e s /5/. S u f f i c i e n t c o n t r o l o f t h e breakdown mechanism is now a v a i l a b l e t o e n a b l e u s t o i n v e s t i g a t e t h e p o s s i b i l i t y o f a c h i e v i n g v e r y s e n s i t i v e p e r t u r b a t i o n s o f t h e t h r e s h o l d breakdown c o n d i t i o n s by o p t i c a l m a n s u s i n g e x t e r n a l l i g h t s o u r c e s . T h i s o p t o -g a l v a n i c e f f e c t was f i r s t d e f n o n s t r a t e d by P e n n i n g 161 who w a s a b l e t o change t h e v o l t a g e breakdown t h r e s h o l d i n a neon c e l l c o n t a i n i n g a small q u a n t i t y o f a r g o n by a l l o w i n g l i g h t from a n o t h e r neon c e l l t o f a l l on i t . The c h a n g e i n t h e g a s b e h a v i o u r was a c o n s e q u e n c e o f t h e o p t i c a l q u e n c h i n g o f t n e t a s t a b l e atoms of neon.
S i m i l a r l y i n n i t r o g e n it is t h e c o n t r i b u t i o n o f t h e r n e t a s t a b l e p a r t i c l e s t o i o n i z a t i o n p r o c e s s e s t h a t is r e s p o n s i b l e f o r t h e r e m a r k a b l e b e h a v i o u r o f t h e i o n i z e d gas.
I n c o n s i d e r i n g w h e t h e r s u c h o p t o -g a l v a n i c e f f e c t s c a n b e e x p l o i t e d f o r p r a c t i c a l
Article published online by EDP Sciences and available at http://dx.doi.org/10.1051/jphyscol:1983705 p u r p o s e s two m a j o r problems o f a f u n d a m e n t a l n a t u r e a r i s e . F i r s t l y t h e b a s i c g a s d i s c h a r g e phenornena s h o u l d be w e l l u n d e r s t o o d , r e p r o d u c i b l e and amenable t o q u a n t i t a t i v e a n a l y s i s . S e c o n d l y t h e o p t o -g a l v a n i c e f f e c t i n d u c e d s h o u l d b e t h e c o n s e q u e n c e o f a p e r t u r b a t i o n o f a s i n g l e l e v e l o f a s e l e c t e d p a r t i c l e .
I n t h i s c o n t e x t i t was a t t r a c t i v e i n t h e f i r s t i n s t a n c e t o c a r r y o u t e x t e n s i v e i n v e s t i g a t i o n s i n N, g a s b e c a u s e t h e dominant N, (A3CG) m e t a s t a b l e p a r t i c l e h a s o n l y s u f f i c i e n t e n e r g y t o c o n t r i b u t e t o t h e i o n i z a t i o n g r o w t h t h r o u g h s u r f a c e i n t e r a c t i o n s w i t h t h e boundary e l e c t r o d e s . By c o n t r a s t t h e r n e t a s t a b l e p a r t i c l e s i n neon g a s a r e e n e r g e t i c a l l y c a p a b l e o f b o t h s u r f a c e and volume i o n i z a t i o n p r o c e s s e s and a l s o l e a d , when o p t i c a l l y p e r t u r b e d , t o f u r t h e r corflplexity b e c a u s e o f t h e s u b s e q u e n t g e n e r a t i o n o f h i g h e n e r g y r e s o n a n c e r a d i a t i o n . However, a p p r o p r i a t e t u n a b l e dye l a s e r s a r e r e a d i l y a v a i l a b l e w i t h which t o s e l e c t i v e l y p e r t u r b t h e m e t a s t a b l e p o p u l a t i o n s i n neon g a s . The s i t u a t i o n is n o t s o f a v o u r a b l e f o r t h e N, s y s t e t n .
I n t h e s e c i r c u r n s t a n c e s we h a v e a p p l i e d t h e o p t o -g a l v a n i c e f f e c t i t s e l f t o u n r a v e l t h e c o f n p l e x i t i e s o f t h e l a s e r -i n d u c e d p e r t u r b a t i o n s p e c t r o s c o p y o f r a r e g a s s y s t e m s s u c h a s neon and c o n t i n u e d a t t h e same t i m e t o examine t h e b a s i c p r o c e s s e s c o n t r o l l i n g t h e r e p r o d u c i b i l i t y of b o t h s p a t i a l and t e m p o r a l i o n i z a t i o n growth i n t h e pre-breakdown r e g i m e i n N,. F o r t h e o p t o -g a l v a n i c s t u d i e s i n neon we have c o n c e n t r a t e d e x c l u s i v e l y on t h e pre-breakdown phenomena where t h e added c o~n p l i c a t i o n s o f s p a c e c h a r g e d i s t o r t i o n s and r e l a t e d e f f e c t s a r e n o t p r e s e n t .
T h i s h a s r e q u i r e d more demanding e x p e r i m e n t a t i o n i n o r d e r t o o b s e r v e and r e c o r d t h e nanoarnpere o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s o b t a i n e d u n d e r t h e s e c o n d i t i o n s . T h i s p a p e r d e s c r i b e s t h e o p t o -g a l v a n i c t e c h n i q u e s u s e d f o r i n v e s t i g a t i n g weakly i o n i z e d g a s e s and d i s c u s s e s b r i e f l y t h e p o t e n t i a l a p p l i c a t i o n s o f t h e p r o c e d u r e s t o m o l e c u l a r g a s e s s u c h as n i t r o g e n .
I1 -EXPERIMENTAL PROCEDURES FOR PRE-BREAKDOWN INVESTIGATIONS
These have been d e s c r i b e d i n d e t a i l e l s e w h e r e / 2 / .
The f o l l o w i n g b r i e f o u t l i n e p r o v i d e s t h e background n e c e s s a r y t o a p p r e c i a t e t h e o p t o -g a l v a n i c phenornena r e p o r t e d i n t h e p r e s e n t p a p e r . O b s e r v a t i o n s o f t h e s p a t i a l growth o f i o n i z a t i o n a r e made u s i n g p l a n e -p a r a l l e l e l e c t r o d e g e o m e t r y a t c o n s t a n t EIN ( e l e c t r i c f i e l d l g a s d e n s i t y ) . A n a l y s i s o f t h e v a r i a t i o n o f i o n i z a t i o n c u r r e n t w i t h e l e c t r o d e s e p a r a t i o n , d , t h e n y i e l d s t h e a p p r o p r i a t e p r i m a r y and s e c o n d a r y i o n i z a t i o n c o e f f i c i e n t s . The f i r s t c o e f f i c i e n t ( a l N ) is s u b s t a n t i a l l y i n d e p e n d a n t o f t h e s p a t i a l c o o r d i n a t e and is c o n s t a n t f o r a f i x e d v a l u e o f E/N. The s e c o n d a r y c o e f f i c i e n t w ( d ) i s , o n t h e o t h e r h a n d , s t r o n g l y s p a t i a l l y d e p e n d e n t when s i g n i f i c a n t c o n t r i b u t i o n s t o t h e i o n i z a t i o n g r o w t h a r e made by m e t a s t a b l e p a r t i c l e s .
Both o b s e r v a t i o n and p r e d i c t i o n a r e
A p p a r a t u s f o r s p a t i a l and t e m p o r a l i o n i z a t i o n growth s t u d i e s . 
c o n s i s t e n t p r o v i d e d t h a t a q u e n c h i n g p a r a m e t e r , l l l c i , i s a p p r o p r i a t e l y a d j u s t e d . The q u a n t i t y , via, i s g i v e n by ci-l m, where G i s t h e volume d e s t r u c t i o n and DIn is t h e d i f f u s i o n c o e f f i c i e n t f o r t h e r n e t a s t a b l e p a r t i c l e s 171. B o t h G a n d D,, c a n b e e v a l u a t e d from t h e c o r r e s p o n d i n g t e m p o r a l i n v e s t i g a t i o n s o f t h e i o n i z a t i o n g r o w t h . Here t h e e x t e r n a l l i g h t s o u r c e ( F i g . 1 ) p r o d u c i n g t h e i n i t i a l e l e c t r o n s i s chopped p e r i o d i c a l l y g i v i n g a c c e s s t o t h e t i m e c o n s t a n t f o r t h e growth o r d e c a y o f i o n i z a t i o n d u e t o t h e m e t a s t a b l e p a r t i c l e s . T y p i c a l t e l n p o r a l s i g n a l s f o r neon and n i t r o g e n a r e shown i n ( F i g . 2 ) and f r o m t h e s h a p e o f t h e I n I v s t c u r v e d e r i v e d from t h i s s i g n a l , it h a s been p o s s i b l e , f o r sorne s p e c i a l c o n d i t i o n s i n t h e c a s e o f N,, t o e v a l u a t e b o t h D,, and G u s i n g a n a n a l y s i s f i r s t p r o p o s e d by Molnar 181. The s p e c i a l c o n d i t i o n s a r e d e t e r m i n e d by t h e need t o c o n t r o l t h e l e v e l of i m p u r i t y i n t h e g a s s a m p l e s o t h a t o n l y one dominant m e t a s t a b l e p a r t i c l e e x i s t s . T h i s i s a c h i e v e d by a p p r o p r i a t e u l t r a -h i g h vacuum p r o c e d u r e s ( F i g . l )
, t h e demands i n t h i s r e s p e c t h a v i n g been g e n e r a l l y more s e v e r e f o r o u r i n v e s t i g a t i o n s i n neon t h a n i n n i t r o g e n .
The s t r o n g dependence o f t h e o b s e r v a t i o n s on t h e q u a l i t y o f t h e g a s p u r i t y r e f l e c t s t h e s e n s i t i v i t y o f t h e m e t a s t a b l e p a r t i c l e p o p u l a t i o n t o t h e q u e n c h i n g a c t i o n o f t h e cotnfnon t r a c e i m p u r i t i e s .
From t h e f u n d a m e n t a l p o i n t o f v i e w , t h e r e f o r e , t h e p o s s i b i l i t y o f r e p l a c i n g t h e i n f l u e n c e on t h e ~n e t a s t a b l e p a r t i c l e p o p u l a t i o n o f complex p a r t i c l e -c o l l i s i o n q u e n c h i n g w i t h a c o n t r o l l e d o p t i c a l q u e n c h i n g , u s i n g a t u n a b l e d y e l a s e r , i s v e r y a t t r a c t i v e . The o p t o -g a l v a n i c s i g n a l t h a t r e s u l t s from s u c h a l a s e r -i n d u c e d p e r t u r b a t i o n I 9 1 t h e n p
r o v i d e s d i r e c t a c c e s s t o t h e p r e c i s e r o l e o f t h e r n e t a s t a b l e s t a t e s i n t h e i o n i z a t i o n g r o w t h p r o c e s s .
The e x p e r i m e n t a l p r o c e d u r e now u s e d t o o b s e r v e and r e c o r d s u c h o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s is shown s c h e r n a t i c a l l y i n F i g u r e 3.
The e x p e r i m e n t f i r s t e s t a b l i s h e s a s t e a d y s t a t e i o n i z a t i o n c u r r e n t between two p l a n e -p a r a l l e l e l e c t r o d e s irnrnersed i n a s u i t a b l e g a s a t a p r e s s u r e p ( g a s nurnber d e n s i t y N) i n a u n i f o r m e l e c t r i c f i e l d . T h i s s t e a d y -s t a t e pre-breakdown c o n d i t i o n r e q u i r e s a c o n s t a n t e l e c t r o n c u r r e n t I. g e n e r a t e d a t t h e n e g a t i v e e l e c t r o d e by e x t e r n a l U.V. i r r a d i a t i o n . The m a g n i t u d e o f t h i s s t e a d y -s t a t e i o n i z a t i o n c u r r e n t c a n , i n p r i n c i p l e , b e c a l c u l a t e d , g i v e n t h e form o f t h e e l e c t r o n e n e r g y d i s t r i b u t i o n f u n c t i o n , i n f o r m a t i o n a b o u t t h e c o l l i s i o n c r o s s -s e c t i o n s o f t h e v a r i o u s e x c i t a t i o n and i o n i z a t i o n p r o c e s s e s , t h e c o r r e s p o n d i n g d r i f t v e l o c i t i e s o f t h e c h a r g e d p a r t i c l e s , d i f f u s i o n c o e f f i c i e n t s o f t h e n e u t r a l m e t a s t a b l e p a r t i c l e s and e f f i c i e n c i e s o f t h e n e u t r a l r n e t a s t a b l e p a r t i c l e and e f f i c i e n c i e s o f s u r f a c e i o n i z a t i p n p r o c e s s e s t a k i n g p l a c e a t t h e boundary w a l l s . S i m i l a r procectures w i l l a l s o i d e n t i f y t h e c o n s e q u e n c e s of s e l e c t i v e l y p e r t u r b i n g t h e p o p u l a t i o n s o f a n y s i n g l e ~n e t a s t a b l e p a r t i c l e e n e r g y l e v e l and s h o u l d p r e d i c t t h e f i n e s t r u c t u r e o f t h e a n t i c i p a t e d o p t o -g a l v a n i c s i g n a l .
A p u l s e d d y e -l a s e r h a s been used i n t h e s e f i r s t pre-breakdown e x p e r i m e n t s t o c r e a t e t h e p o p u l a t i o n c h a n g e s . The 337 nrn o u t p u t from t h e n i t r o g e n l a s e r , F i g u r e 3 , o p e r a t e d i n c o n v e n t i o n a l t r a n s v e r s e e l e c t r i c f i e l d c o n f i g u r a t i o n w a s l i n e -f o c u s
The tuned r a d i a t i o n ( l i n e w i d t h 0.02 ntn) c o u l d be a r r a n g e d e i t h e r t o i l l u r n i n a t e t h e whole volume o r , by a p p r o p r i a t e a p e r t u r i n g , t o i n t e r a c t w i t h a s e l e c t e d srnall volurne o f g a s a t a n y p o s i t i o n between t h e e l e c t r o d e s . The change i n i o n i z a t i o n c u r r e n t b r o u g h t a b o u t by t h e l a s e r -i n d u c e d p e r t u r b a t i o n p r o d u c e s a c o r r e s p o n d i n g v o l t a g e d r o p a c r o s s R which c a n i n t u r n be s u i t a b l y a m p l i f i e d by a T e t r o n i x AM 502 d i f f e r e n t i a l a m p l i f i e r and r e c o r d e d . S i g n a l a v e r a g i n g is e s s e n t i a l and t h e e x p e r i m e n t is i n i t i a t e d by a t r i g g e r s i g n a l from t h e LSI 11. T h i s a c t i v a t e s t h e c o n t r o l l e r , t h e a n a l o g u e -t o -d i g i t a l c o n v e r t e r and its a s s o c i a t e d memory. It is a l s o used t o t r i g g e r e i t h e r t h e h i g h t e n s i o n s u p p l y t o t h e chopped u l t r a -v i o l e t l i g h t s o u r c e which g e n e r a t e s t h e i n i t i a l e l e c t r o n s o r t h e n i t r o g e n l a s e r which emits a 10 n s (FWHM) p u l s e o f 337 nln r a d i a t i o n t o i n i t i a t e t h e d y e -l a s e r e m i s s i o n . The e x p e r i m e n t c o u l d be monitored d u r i n g t h e d a t a a c c u m u l a t i o n p e r i o d by means o f a T e t r o n i x Model 7904 CRO and t h e f i n a l o p t o -g a l v a n i c s i g n a l c o u l d e i t h e r be d i s p l a y e d on t h e H e w l e t t Packard model 7004B X-Y r e c o r d e r o r s e n t t o a PDP11/4O a n d / o r DEC 20 f o r s t o r a g e and f u r t h e r a n a l y s i s .
The s y s t e m was examined f o r a n y s i g n a l d i s t o r t i o n produced by t h e p r e -a m p l i f i e r by o b s e r v i n g a r e c t a n g u l a r t e s t s i g n a l h a v i n g a r i s e -t i m e < 100 n s . No d i s t o r t i o n was o b s e r v e d f o r t i m e s g r e a t e r t h a n 700 n s s o t h a t o n l y i n f o r m a t i o n i n t h e f i r s t 7 c h a n n e l s o f s i g n a l s a v e r a g e d w i t h 100 n s l c h a n n e l need be r e j e c t e d . T e s t s were a l
I11 -EXPERIMENTAL RESULTS
T h i s s i m p l i f i e d e n e r g y l e v e l diagram r e l e v a n t t o t h e l a s e r -i n d u c e d p e r t u r b a t i o n is shown i n b o t h Paschen and Russel-Saunders n o t a t i o n i n F i g u r e 4 ( a ) . When t u n e d t o A = 614.3 nm t h e 10 n s dye l a s e r p u l s e r a i s e s Is, m e t a s t a b l e p a r t i c l e s t o t h e 2p, s t a t e from which t h e y decay t o t h e I s , , I s , and Is, l e v e l s . The Is, and Is, s t a t e s a r e r e s o n a n c e s t a t e s and s u b s e q u e n t l y decay t o t h e Is, ground s t a t e e m i t t i n g r e s o n a n c e r a d i a t i o n a t A = 73.6 nm and 7 4 . 3 nrn r e s p e c t i v e l y . T h i s p u l s e o f r a d i a t i o n p r o v i d e s a n i n t e r n a l p u l s e d s o u r c e o f e l e c t r o n s which is s u b s e q u e n t l y a m p l i f i e d and g i v e s rise t o a n o p t o -g a l v a n i c s i g n a l . The 10 n s p e r t u r b a t 
i o n d i s t u r b s t h e s t e a d y -s t a t e i o n i z a t i o n f o r some t e n s o f milliseconds and t h e p a r t i c u l a r form o f t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l w i l l depend on t h e v a l u e o f E/N a p p l i e d a c r o s s t h e i o n i z a t i o n r e g i o n . I t c o n s i s t s o f a f a s t and s l o w cornponent ( F i g . o ( b ) ) , t h e forrner a s s o c i a t e d w i t h t h e r e l a t i v e l y f a s t r e s o n a n c e photon and i o n i c d r i f t p r o c e s s e s , t h e l a t t e r w i t h t h e s l o w e r , d i f f u s i o n dominated r e -p o p u l a t i o n o f t h e d e p l e t e d m e t a s t a b l e l e v e l s .

(a) Phenomena associated with the fast component
With irflproved d a t a a c q u i s i t i o n f a c i l i t i e s e x t r a i n f o r m a t i o n a b o u t t h e f i n e s t r u c t u r e o f t h e f a s t component o f t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s h a s a p p e a r e d and t h i s i s summarised i n F i g u r e S f o r a v a r i e t y o f E/N x~a l u e s t h r o u g h o u t t h e r a n g e from a b o u t 80 t o 283 Td ( E l p -V 30 t o 100 V cm" torr-' ) . A t e v e n l o w e r v a l u e s o f E/N ( e . g .
E/N = 42.45 Td c u r v e l , f i g . 6 ) a s h a r p peak is o b s e r v e d a t t h e e a r l i e s t t i m e s f o l l o w e d by a f l a t p l a t e a u . With i n c r e a s i n g E / N s u b s i d i a r y peaks a p p e a r i n t h e p l a t e a u r e g i o n w h i l s t t h e f i r s t s h a r p peak becomes p r o g r e s s i v e l y l e s s pronounced. The o r i g i n o f t h e s e v a r i o u s peaks is a s s o c i a t e d w i t h t h e complex p r o c e s s e s c o n t r i b u t i n g t o s e c o n d a r y i o n i z a t i o n i n neon. These s e c o n d a r y p r o c e s s e s i n c l u d e resonance and non-resonance p h o t o n s , p o s i t i v e i o n s and d i f f u s i n g m e t a s t a b l e p a r t i c l e s a l l i n t e r a c t i n g w i t h t h e boundary s u r f a c e s . The i o n i z a t i o n c o e f f i c i e n t s d e s c r i b i n g t h e s e p r o c e s s e s c a n be f u n c t i o n s o f b o t h t h e g a s d e n s i t y N , and t h e v a l u e o f E/N, and t h i s a d d s corflplications t o t h e i n t e r p r e t a t i o n . T h i s i s d e m o n s t r a t e d most c l e a r l y
i n F i g u r e 6 which shows a s e r i e s o f o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s t a k e n a t c o n s t a n t E/N = 42.45 Td b u t a t d i f f e r e n t p r e s s u r e s . The a p p e a r a n c e o f two p e a k s i n t h e p l a t e a u r e g i o n as p i n c r e a s e s is a consequence o f a three-body c o l l i s i o n t o produce a m o l e c u l a r s t a t e from t h e atoinic i o n ~e + + 2Ne -~e : + Ne. 
Time (us)
F i g u r e 5. F i n e s t r u c t u r e o f f a s t c o~o p o n e n t s o f O G s i g n a l s a t c o n s t a n t p r e s s u r e ( 3 t o r r ) .
I)'
L ! 3 F i g u r e 6 . V a r i a t i o n o f f i n e s t r u c t u r e of f a s t cornponents w i t h p r e s s u r e a t c o n s t a n t E l p = 15 V cm-'torr-l.
(Ne+ and ~e : p e a k s i n d i c a t e d f o r c u r v e 5 )
A t t h e h i g h e r v a l u e s o f EIN i n F i g u r e 5 , where t h e e x p e r i m e n t s were u n d e r t a k e n a t s u f f i c i e n t l y low p r e s u r e s
f o r t h e a b o v e r e a c t i o n n o t t o o c c u r , t h e s u b s i d i a r y p e a k s a r e a s s o c i a t e d w i t h a t o m i c i o n s o n l y . C o n v i n c i n g e v i d e n c e f o r t h i s i n t e r p r e t a t i o n i s p r o v i d e d by a n a l y s i s o f t h e t i m e i n t e r v a l s between t h e s u c c e s s i v e p e a k s i n t h e f i n e s t r u c t u r e . Given t h e e l e c t r o d e s e p a r a t i o n , d , t h e s e c a n be c o n v e r t e d i n t o v a l u e s o f t h e d r i f t v e l o c i t y o f t h e c h a r g e d p a r t i c l e s r e s p o n s i b l e f o r t h e p e a k s . F o r t h e l a r g e r v a l u e s of EIN c o r r e s p o n d i n g t o low p r e s s u r e t h e v a l u e s o b t a i n e d a r e i n e x c e l l e n t a g r e e m e n t w i t h more p r e c i s e , i n d e p e n d e n t d e t e r m l n a t i o n s o f t h e d r i f t v e l o c i t y f o r ~e + i o n s /TO/. A s i m i l a r a n a l y s i s a p p l i e d t o t h e f i n e s t r u c t u r e o f t h e c u r v e s o f F i g u r e 6 f o r low EIN shows t h a t t h e d r i f t v e l o c i t i e s a s s o c i a t e d w i t h t h e two s u b s i d i a r y p e a k s a r e i n t h e r a t i o 1:2. The r a t i o o f t h e d r i f t v e l o c i t i e s o f ~e : and ~e + a t t h i s E/N measured by B e a t y and P a t t e r s o n / 1 1 / i s 0 . 5 3 and z u p p o r t s t h e c o n t e n t i o n t h a t t h e o r i g i n o f t h e s e c o n d o f t h e t h r e e p e a k s is t h e Ne, i o n .
The f i r s t peak a t t h e e a r l i e s t t i m e s i s , i n a l l c a s e s , a s s o c i a t e d w i t h r e s o n a n c e p h o t o n s . T h i s peak becomes l e s s pronounced w i t h i n c r e a s e i n E/N and is n o t d i s c e r n i b l e a t t h e l a r g e s t v a l u e s w i t h t h e t i m e r e s o l u t i o n a t p r e s e n t a v a i l a b l e t o u s . A s a c o n s e q u e n c e t h e magnitude o f t h e f i r s t i o n i c ~e +
peak r e l a t i v e t o t h e r e s o n a n c e photon c o n t r i b u t i o n i n c r e a s e s w i t h E/N and t h e t i m e i n t e r v a l t o t h e f i r s t i o n i c peak d e c r e a s e s b e c a u s e o f t h e i n c r e a s e i n i o n i c d r i f t v e l o c i t y . The c h a n g e s i n r e l a t i v e magnitude o f t h e r e s o n a n c e p h o t o n and i o n c o n t r i b u t i o n i s t o be e x p e c t e d on t h e b a s i s o f t h e r e s u l t s of a n earl'-?-i n v e s t i g a t i o n o f t h e u n p e r t u r b e d ternporal growth o f i o n i z a t i o n by Willis and Gr2y Morgan / 1 2 / .
They r e c o r d e d t h e timed e p e n d e n t growth o f i o n i z a t i o n a s a f u n c t i o n o f % o v e r v o l t a g e f o r 8 ,< E / p ,< 9 0 V c & t o r r -l and a n a l y s e d t h e i r d a t a by t h e p r o c e d u r e s g i v e n by Tho~nas / 1 3 / and by D a v i e s and Evans I 1 4 1 e a c h of which i s b a s e d on t h e e a r l i e r work o f P h e l p s 115/ and Davidson 1161.
I n a d d i t i o n t o t h e r e s o n a n c e p h o t o n p r o c e s s e s t h e y a l s o c o n s i d e r e d a s o u r c e o f s e c o n d a r y i o n i z a t i o n frorn non-resonance p h o t o n s l i b e r a t e d i n t h e d i s s o c i a t i o n o f molecular m e t a s t a b l e neon formed i n t h e t h r e e -b o d y c o l l i s i o n .
Ne* + 2Ne -Neg + Ne -3Ne + hv.
Such a p r o c e s s would be more s i g n i f i c a n t a t h i g h g a s d e n s i t i e s and low v a l u e s of E/N and i n t h e p r e s e n t i n v e s t i g a t i o n s , which d o n o t e x t e n d t o g a s nurnber d e n s i t i e s h i g h e r t h a n 7 X 10'' o r E/N v a l u e s < 40 Td, t h e c o n t r i b u t i o n frorn t h i s s o u r c e is r e l a t i v e l y s m a l l . T h e i r c o~n p l e x a n a l y s i s r e q u i r e s knowledge o f t h e rnagnitudes of t h e g e n e r a l i s e d s e c o n d a r y c o e f f i c i e n t wla a s w e l l a s o f a / N and t h e f o r m e r bias o b t a i n e d by a p p l i c a t i o n o f t h e 'I'ownsend c r i t e r i o n f o r t h e o n s e t o f breakdo1.m t o t h e i r measured i o n i z a t i o n c u r r e n t s . 
v e r t h e l e s s t h e d e r i v e d v a l u e s o f t h e s e c o n d a r y c o e f f i c i e n t s f o r t h e v a r i o u s p r o c e s s e s which t h e y s u b s e q u e n t l y d e r i v e a r e o f i n t e r e s t t o t h e p r e s e n t o b s e r v a t i o n s . The r a t i o s o f t h e d e r i v e d c o e f f i c i e n t s f o r p o s i t i v e i o n s (7)
and r e s o n a n c e photons (6'1a) which t h e y q u o t e are shown i n F i g u r e 7.
The c o r r e s p o n d i n g i n f o r m a t i o n a p p r o p r i a t e t o t h e p r e s e n t e x p e r i m e n t s i s c o n v o l u t e d i n t o t h e s t r u c t u r e o f t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l and a p p r o p r i a t e computer-aided p r o c e d u r e s are a t p r e s e n t b e i n g developed t o r e t r i e v e t h e v a l u e s o f t h e c o e f f i c i e n t s a p p r o p r i a t e t o c o n d i t i o n s where one o r more o f thern may be s p a t i a l l y d e p e n d a n t . For t h e p r e s e n t p u r p o s e s we s i m p l y r e c o g n i s e t h a t t h e magnitudes o f t h e i n d i v i d u a l peaks r e f l e c t t h e s i z e o f t h e c o n t r i b u t i o n s from t h e s e c o n d a r y p r o c e s s e s and f o r comparison we a l s o
show t h e r a t i o s o f t h e a c t u a l peaks t h e m s e l v e s i n F i g u r e 7. The same t r e n d w i t h EIN is o b s e r v e d and i n d i c a t e s t h a t t h e s t r u c t u r e o f t h e o b s e r v e d o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s i s c o n s i s t e n t w i t h t h e e a r l i e r o b s e r v a t i o n s .
It seem c l e a r , t h e r e f o r e , from t h e s e o b s e r v a t i o n s w i t h t h e new l a s e r -i n d u c e d p e r t u r b a t i o n a p p r o a c h t h a t a n o p p o r t u n i t y now e x i s t s f o r a more d i r e c t experirnental a t t a c k on t h e problem o f u n r a v e l l i n g t h e r e l a t i v e c o n t r
i b u t i o n s o c a v a r i e t y o f complex p r o c e s s e s t o t h e i o n i z a t i o n growth. With a p p r o p r i a t e improvements i n t h e r e s o l u t i o n o f t h e d a t a a c q u i s i t i o n f a c i l i t y combined u i t h c o r r e s p o n d i n g c h a n g e s i n t h e geometry o f t h e i o n i z a t i o n chamber i t s e l f it s h o u l d be p o s s i b l e t o e s t a b l i s h d i r e c t l y t h e v a r i o u s c o n t r i b u t i o n s t o t h e i o n i z a t i o n growth. f b ) Spatial variation of the opto-gaZvanic signals
That p a r t o f t h e complex s e c o n d a r y i o n i z a t i o n mechanism a s s o c i a t e d w i t h t h e d i f f u s i o n o f m e t a s t a b l e p a r t i c l e s t o t h e boundary s u r f a c e i s a s p a t i a l l l y dependent p r o c e s s 121. Consequently a l a s e r -i n d u c e d p e r t u r b a t i o i i t e c h n i q u e s h o u l d be a b l e t o examine t h e s e s p a t i a l c h a r a c t e r i s t i c s by c o n f i n i n g t h e p e r t u r b a t i o n t o w e l l -d e f i n e d r e g i o n s o f t h e i o n i z a t i o n volume.
P r e l i m i n a r y s t u d i e s u s i n g a f o c u s e d dye l a s e r beam c o n f i r m e d t h a t t h e s h a p e of t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s v a r i e s w i t h p o s i t i o n and a more c o n t r o l l e d s t u d y was made by a p e r t u r i n g t h e laser beam c r o s s -s e c t i o n as i n d i c a t e d i n F i g u r e 8. Also shown i n t h i s f i g u r e a r e t y p i c a l r e c o r d s f o r a s p e c i f i c v a l u e o f EIN. The marked changes i n s h a p e a r e n o t a consequence o f any i n t e n s i t y v a r i a t i o n s a c r o s s t h e beam p r o f i l e o f t h e p e r t u r b i n g l a s e r .
The e f f e c t o f v a r y i n g t h e o u t p u t i n t e n s i t y o f t h i s l a s e r u s i n g n e u t r a l d e n s i t y f i l t e r s t o v a r y t h e i n t e n s i t y from 10 t o 90% o f t h e d i r e c t beam i n t e n s i t y showed no c h a n g e s i n t h e shape o f t h e s i g n a l s . The e x p l a n a t i o n o f t h e phenomena is a s s o c i a t e d w i t h t h e s p a t i a l v a r i a t i o n s o f t h e number d e n s i t i e s o f m e t a s t a b l e p a r t i c l e s a c r o s s t h e i o n i z a t i o n r e g i o n and d e t a i l e d e x a m i n a t i o n o f t h i s s i t u a t i o n i s a t p r e s e n t i n p r o g r e s s .
The time c o n s t a n t s a s s o c i a t e d w i t h t h e s l o w r e c o v e r y o f t h e i o n i z a t i o n c u r r e n t due t o d i f f u s i o n o f m e t a s t a b l e p a r t i c l e s t o t h e b o u n d a r i e s were e v a l u a t e d by p l o t t i n g t h e F i g u r e 8. S p a t i a l l y dependant OG s i g n a l s showing f a s t and slow components f o r c o n s t a n t E / p = 10G V cm-' t o r r -l , p = 1 t o r r .
I v s t v a r i a t i o n s f o r t h o s e p o r t i o n s o f t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s beyond t h e rninirnurn v a l u e . I n e a c h c a s e t h e time c o n s t a n t , as judged by t h e s l o p e o f t h e I n I v s t p l o t f o r e a c h p e r t u r b e d p o s i t i o n , i s i d e n t i c a l . No e v i d e n c e a p p e a r s i n d i c a t i h g any c o n t r i b u t i o n s t o t h e r e c o v e r y from more t h a n one m e t a s t a b l e p a r t i c l e . T h i s is c o n s i s t e n t w i t h t h e view t h a t t h e number d e n s i t y o f t h e o t h e r Is, [ n e t a s t a b l e atoms i s sorne two o r d e r s o f magnitude l e s s t h a n t h a t o f t h e Is, rfletastable atom. It !night a l s o be e x p e c t
e d t h a t t h e d i f f u s i o n -c o n t r o l l e d r e c o v e r y c h a r a c t e r i s t i c s o f t h e s l o w component o f t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s s h o u l d a l s o be similar t o t h e growth
c h a r a c t e r i s t i c s observed when t h e e q u i l i b r i u m s t e a d y -s t a t e c u r r e n t i s e s t a b l i s h e d r e p e t i t i v e l y by u s i n g a chopped U . V . l i g h t s o u r c e t o g e n e r a t e t h e i n i t i a l e l e c t r o n s ( F i g . 2 ( a ) ) . F i g u r e 9 compares t h e c o r r e s p o n d i n g I n I v s t d a t a t h u s c o n f i r m i n g e x p e c t a t i o n s . An e x p l a n a t i o n f o r t h e changes i n t h e o b s e r v e d time measured from t h e time o f g e n e r a t i o n o f t h e p e r t u r b i n g l a s e r p u l s e t o t h e tirne c o r r e s p o n d i n g t o t h e minirflu~n v a l u e o f t h e o p t o -g a l v a n i c s i g n a l s , a s t h e p o s i t i o n o f t h e p e r t u r b a t i o n is v a r i e d , r e q u i r e s d e t a i l e d c o n s i d e r a t i o n o f t h e s p a t i a l dependence o f number d e n s i t y o f t h e r n e t a s t a b l e p a r t i c l e s .
A p p r o p r i a t e computer-based programmes a r e b e i n g developed t o examine t h i s m a t t e r more t h o r o u g h l y . consequences o f i~d p r o v i n g t h e p u r i t y o f t h e g a s s a m p l e s . With p r o g r e s s i v e rernoval o f t h e cornmon g a s e o u s i m p u r i t i e s h i g h e n e r g y m e t a s t a b l e p a r t i c l e s remain unquenched and t h e i r c o n c e n t r a t i o n s b u i l d up s i g n i f i c a n t l y . T h i s l e a d s t o s i t u a t i o n s where, v e r y c l o s e t o t h e t h r e s h o l d f o r breakdown, e x t r e m e l y s e n s i t i v e c o n t r o l o f t h e i o n i z a t i o n c u r r e n t can be e x e r c i s e d t h r o u g h v e r y s m a l l changes t o t h e e l e c t r i c a l p a r a m e t e r s . Such a s i t u a t i o n opens up t h e p r o s p e c t o f a c h i e v i n g s i m i l a r c o n t r o l by o p t i c a l means t h r o u g h t h e u s e o f o p t o -g a l v a n i c e f f e c t s a s d e s c r i b e d i n t h e p r e s e n t p a p e r . When two o r more r n e t a s t a b l e p a r t i c l e s a r e i n v o l v e d i n t h e i o n i z a t i o n g r o w t h , and t h i s i s colofnon i n rnany g a s l a s e r m i x t u r e s a s w e l l a s i n t h e s p e c i f i c c a s e o f N, t h a t h a s a r i s e n , t h e n t h e a b i l i t y p r o v i d e d by t h e t e c h n i q u e d e s c r i b e d h e r e t o d i s p l a y d i r e c t l y t h e c o n t r i b u t i o n s t o t h e i o n i z a t i o n growth by t h e i n d i v i d u a l p r o c e s s e s s h o u l d b e p a r t i c u l a r l y h e l p f u l i n u n r a v e l l i n g t h e cotnplex phenomena. ACKNOWLEDGEMENTS T h i s p a r t i c u l a r work i s s u p p o r t e d by t h e A u s t r a l i a n R e s e a r c h G r a n t s Scheme and h a s a l s o b e n e f i t e d from h e l p p r o v i d e d by t h e A u s t r a l i a n I n s t i t u t e o f Nuclear S c i e n c e and -E n g i n e e r i n g . One of u s (S.A.B.) a l s o w i s h e s t o t h a n k t h e E l e c t r i c a l R e s e a r c h Board o f A u s t r a l i a f o r i t s f i n a n c i a l s u p p o r t towards a p o s t -g r a d u a t e s c h o l a r s h i p . The a u t h o r s a r e a l s o i n d e b t e d t o M r G. Cooper f o r h i s a s s i s t a n c e i n d e v e l o p i n g t h e d a t a a c q u i s i t i o n f a c i l i t i e s used i n t h e i n v e s t i g a t i o n s .
